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本論文では,第一章で,筆者 らが見いだ した幾つかの除草活性化合物の合成 及び構造 と除草
活性の相関について述べる。第二章では,これらの化合物に分子軌道法計算を適用 して,構造 と











第一章 新規 白化型除草剤の合成 と除草活性
本研究は,ジ フェニル トリアジン類1が 微弱な白化型除草活性を示すことを見いだしたことか






























































ピリミジン4位 の置換基Zに っ いて は,ア ル コキ シ基,ア ルキ
ピリジン類の場合 と異なり,















高活性 を示す置換パ ター ン
(4;X=CF3,Y=F,Z=OCF,)
アルキルア ミノ基等の時に高い除草活性が得
特に,化合物4は,本 研究を通 して最 も高い除草活性を示した。
ピリミジン4及び5位 に置換基がある場合
ピリミジン4位又は5位 に置換基を有する化合物が高い除草活性を示 した事から,ピ リミジン
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4位及び5位 に置換基を有する化合物を合成 し,その除草活性を調























上記化合物に対 して,半経験的分子軌道法計算AM-1を適用 し,そ れぞれの立体形状正電荷,










化合物4の 最安定 コンフォメーシ ョン





エナ ミンとアシルイソシアネー トの付加体(オ キサジノン及びアゼチジノン類)に アンモニア
を処理することによって,高 い収率でピリミジン類が合成できることを見いだした。
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更 に,本 反応 は,付 加体 を単離す ることな く,エ ナ ミンとアシルイソシァネー トか らワンポ ッ











この新 しいピリミジン骨格合成法を用いて,多 置換 ピリミジン類及び以下に示 した様な縮合 ピ
リミジン類を合成す ることができた。
ゐ)解ゼ』L鰭 藍 一 釜ぬ
メ トキ シカルボニルスル フェニル クロライ ドを用 いる反応
1)5・メチ ルチ オピ リミジン類の合成
5一メチルチオ ピリミジン類9は,下
式 に従 って合成 す ることがで きた。原
料化合物8は,メ トキ シカルボニルス
ルフェニル クロライ ド7を 用 い る合成
法 によって,簡 便 に合成 す ることがで
きた。










合物を7と処理することによって,α 位がスルフェニル化 されたカルボニル化合物10を得 るこ














微弱な白化型除草活性 を示す トリアジン類をリー ド化合物 としてスクリーニングを行なった結
果,高 い除草活性を示す一連 の除草剤を見いだすことができた。除草活性を示 した各骨格,す な
わち,ジ フェニルピリジン類,ピ リミジン類,及 び縮合 ピリミジン類の置換基効果は,各骨格 ご
とに異なっていた。これ らのスクリーニングによって,リ ー ド化合物の100倍以上の除草活性 を






審 査 結 果 の 要 旨
近年,実 用可能な農薬を発見することは益々困難になってきているが,新 規構造を もち,従来
の農薬に無かった新 しい性質,例 えば低薬量,低 毒性,低 残留性,高 選択性などを有する新 しい
農薬の開発は,今 なお強 く望まれている。
筆者はこの様な目的のもとに,複素環化合物,特 に窒素複素環を基本骨格とする新規白化型除
草剤の開発研究を行ってきた。本論文では,第1章 で除草活性 リー ド化合物の発見とその合成,
ならびに構造と活性の相関が,ま た第2章 では,これら化合物に対する分子軌道法計算の適用に
よる構造と活性の相関に関する考察が,さ らには第3章 でこれら化合物を合成するために開発 し
た新 しい複素環合成法及びその展開が述べられている。
1)リー ド化合物の発見と最適化:今 まで全 く除草活性の知 られていない複素環化合物を多数
合成 して除草活性試験を行った結果,ジ フェニルS一トリアジン誘導体 に活性があ ることがわか
り,次いでS一トリアジン環をピリミジンおよび ピリジン環 に変えた数多 くの誘導体 を合成 しそ
れらにっいて活性試験を行った。4一メチルチオー2一(3一トリフルオロメチルフェニル)一6一(4一トリフ
ルオロメチルフェニル)ピ リジンおよび2一(4一フルオロフェニル)一5一メ トキシ4(3一トリフルオロ
メチルフェニル)ピ リミジンに最 も高い活性が見 られた。後者は,市販除草剤フルリドンを越え
る除草活性とムギ類への選択性を示 した。
2)除草活性発現の条件についての考察:こ こで合成 した化合物の中の代表的3種 にっいて半





選択的なα一スルフェニル化へと展開 し,得 られた α一スルフェニルカルボニル化合物 を複素環合
成へ応用 した。また,4,5一置換2,6一ジフェニル ピリミジン類を合成するためのエナ ミンとデ シル
イソシアネート付加体か らのピリミジン環新構築法を見出 した。
以上のように本論文は従来除草活性の知 られていない新規複素環 リー ド化合物を発見 し構造の
最適化を行うとともに,構造と活性の相関に関する知見を得,一 方ではこれ ら化合物の新 しい合
成法を開拓 したものであり博士(薬 学)の学位論文として合格 と認める。
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